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Li イオン電池の長寿命化・安全性の向上には、Li イオン電池内の Li イオンの定量情報を
含めた反応分布の把握、および化学状態の把握が非常に重要となる。そこで、動作中の Li
イオン実電池の反応を非破壊で測定する手法が望まれている。 
 当研究室ではリチウムイオン電池の高エネルギー放射光 X 線を用いた解析の研究を進め
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 フォトンカウンティング CT 法とは、フォトンカウンティング検出器により、スペクトル
で得られる透過情報をエネルギー帯別に分割し、それぞれのエネルギーにおける CT 画像







図 1-1-4 フォトンカウンティング CT を用いた実効原子番号・電子密度測定[5] 
 
フォトンカウンティング CT を用いた先行研究より、軽元素定量が可能であるため、新た


















図 1-2-1 フォトンカウンティング検出器の仕組 
 
1-3 CT 画像再構成の原理[7] 
 




図 1-3-1 減弱データ（例） 
 
まず、4方向からの X 線減弱データを X線方向に引き伸ばして図 1-3-2のようにする。 
    
図 1-3-2 データの引き伸ばし 
 











































CT 値 = 1000 ×
𝜇 − 𝜇𝑤
𝜇𝑤
                   (2 − 1 − 2) 
 
 𝜇は被写体の減弱係数、𝜇𝑤は水の減弱係数を示す。しかし、フォトンカウンティング CTの
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Z は物質の原子番号、kは X線のエネルギー、𝑓𝑛𝑙𝑙′が補正項を表す。 
散乱項は弾性散乱と非弾性散乱をあわせて次式(2-1-5)のように表す。 
 











し、k′は基準元素のために修正されたエネルギーで𝑘′ = (𝑍′ 𝑍⁄ )1 3⁄ 𝑘として表せる。パラメー









𝑍[𝑍4𝐹(𝑘, 𝑍) + 𝐺(𝑘, 𝑍)] = 𝜌𝑒[𝑍
4𝐹(𝑘, 𝑍) + 𝐺(𝑘, 𝑍)]                (2 − 1 − 6) 
 
 (2-1-6)式において、第 1項は光電効果、第 2項はレーリー散乱、コンプトン散乱を含めた
散乱に対応する。 












マイクロフォーカス X線源（L12161-07）: 浜松ホトニクス株式会社 
管電圧 150 kV、管電流 50 μA、管電圧動作範囲 40〜150 kV、 












































   各精密ステージの画像を図 3-1-6に示す。 
 
     
(a) X ステージ            (b) Zステージ 
      
     (c) 回転ステージ           (d) スイベルステージ 
図 3-1-6 精密ステージ 
（4）イオンチェンバー 










       
図 3-1-7 装置写真 
 
（６）装置全体 







ある。一台の PC で X 線源、検出器、精密ステージを全てコントロールできる。X 線源












図 3-1-8 装置全体の写真 
 
 


















図 3-1-11 Pbカバー 写真 
・Pb Tube 
  試料と検出器の間に鉛で作った長さ 350 mm,径 30 mmΦ,厚さ 2mmの管を設置した。 




図 3-1-12 Pb Tube 写真 
 
Al フィルタリング 












𝑁𝑡(𝐸0) = {𝑁𝑑(𝐸0) − ∑ 𝑅(𝐸0, 𝐸)𝑁𝑡(𝐸)
𝐸𝑚𝑎𝑥
𝐸=𝐸0+1
} 𝜀(𝐸0)⁄ (3 − 1 − 1) 
 
ここで、 
𝑁𝑡(𝐸0)    : エネルギー𝐸0の真のフォトンの数 
𝑁𝑑(𝐸0)   : エネルギー𝐸0で検出したフォトンの数 
𝐸𝑚𝑎𝑥    : 検出したスペクトルの最高フォトンエネルギー 
𝑅(𝐸0, 𝐸) : 擬似効果と電荷の不完全な収集効果を考慮したエネルギー𝐸の単色線レスポン
ス関数 














A pos.：試料の回転角度 (45000で 90 °) 
B pos.：試料の奥行き (+1000で手前方向に 1 mm) 
C pos.：試料の高さ (+1000で下に 1 mm) 









(2) CT 撮影プログラム：Clear Pulse Xray CT Imaging System 
 
図 3-1-15 CT撮影プログラム 
 
CT 撮影プログラムの起動中の画面を図 3-1-15に示す。ここで各設定の意味を示す。 
Sample Stage Rotation  
Projections：測定試料の回転ステップ数  
Proj Step：測定試料の 1ステップの回転角度 
𝐼0 Scan：𝐼0の測定 
Date Acquisition：１sectionにかける時間調整 
Sample Stage Sliding 
21 
 
Start  Movement Length：試料を中心から左右に動かす距離  
Step Length：横移動 1ステップの長さ 
Slide Step Num：横移動のステップ数 








(3) 画像再構成プログラム(Photon Counting CT Reconstruction) 
 
図 3-1-16 画像再構成プログラム 
 
画像再構成プログラムのソフト画面を図 3-1-16に示した。まず、フォルダ選択部分で測定
結果が入ったフォルダを選択して読み込む。次に Energy binningとは、例えばこの値を 20
とした場合、20ch 分の count を平均するという意味である。つまり binning をかけない場




必要がある。設定後、Recon ボタンを押すと CT 画像が表示され、読み込んだフォルダの中









コイン型 Liイオン２次電池 VL2020 : Panasonic社 
充電電圧 3.25~3.55 V、放電電圧 2.50 V、公称容量 20 mAhである。[9] 
この電池の寸法は図 3-2-1 に示す。この電池の充電状態と放電状態の計 4 回測定を行なっ
た。 
 





充放電する際の電流値は電池容量の 1/10 の 2 mA で行うことが望ましいが、今回は時
間の都合上 1/5の 4 mAで充放電を行なった。 
 
表 3-2-1 電池の充放電条件 
 2020Feb 4 mAで 5.6 h放電 4 mAで 5.6 h充電 
初期電圧[V] 3.0 2.9 
充放電後電圧[V] 2.8 3.0 
 
 2020Aug 4 mAで 5.7 h放電 4 mAで 6 h充電 
初期電圧[V] 3.0 2.9 
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充放電後電圧[V] 2.8 3.1 
 




(a)ポテンショ・ガルバノスタット    (b)電池接続部 




フォトンカウンティング CT で Li イオン２次電池(VL2020)の測定を行う際の設定を次のよ
うに定めた。測定時間を短縮するため図 3-2-3に示すように電池の上部を測定範囲とした。 
 
 測定範囲は電池上部 12 mm、 
 横移動ステップ：0.2 mm 
 回転は 0 °∼180 ° 
回転ステップ：1.8 ° 
 測定時間：10 sec/step 
管電圧 150 kV,管電流 50 μA        
                   























ップを 0.5~2 mmほどに設定し、大雑把に測定を行う。その様子を図 3-3-1に示す。 
 
 
図 3-3-1 位置合わせ 0 ° 
 
図 3-3-1は移動ステップを 0.5 mmに設定し、position 0から左右に 7 mmずつ測定を
行なった。縦軸が光子のカウント数を示しており、赤矢印の範囲で X線強度が下がって
いるので試料に X 線が当たっていることになる。今回測定したい範囲は電池の上部 12 
mm であるので、高さをこの位置で確定した。position -7 、6.5、7 で X線が当たって
いないことがわかるので、左右 7 mmの範囲に電池が確実に収まっていること確認でき
る。 






図 3-3-2 位置合わせ 90 ° 
 
















































を変えた CT画像を図 3-4-1、図 3-4-2、図 3-4-3に示す 
 




図 3-4-1 角度ステップ数 25 
 
角度数 50（58.96 keV） 
 
図 3-4-2 角度ステップ数 50 
 




図 3-4-3 角度ステップ数 100 
 
図 3-4-1、図 3-4-2、図 3-4-3より角度数を増やすと空気中の縦横の線のような模様や、
電池のケースのぼやけ（広がっているように見える）などを軽減できていることがわか
る。 
図 3-4-1、図 3-4-2、図 3-4-3の線減弱係数を図 3-4-4示す。 
 
 






の線減弱係数を 12 倍してピークの高さを揃えて比較した。 
 
 
図 3-4-5 角度ステップ数 25 を規格化したの線減弱係数の比較 
 
図 3-4-5 から角度ステップ数 25のときのケースの幅が厚くなっていることが分かる。



























図 3-4-8 CT画像 152.82keV 
 
撮影した 4つ状態の CT画像を図 3-4-9から図 3-4-12に示す。 
 
2020Aug 放電状態 2.8V 
    
42.64 keV            46.72 keV         50.80 keV          54.88 keV 
 
     
58.96 keV        63.04 keV       67.12 keV           71.20 keV 
 
    
32 
 
75.28 keV           79.37 keV       83.45 keV             87.53 keV 
 
    




図 3-4-9 CT画像 2020Aug 2.8V   
 
2020Aug 充電状態 3.1V 
    
42.64 keV            46.72 keV         50.80 keV          54.88 keV 
 
    




    
75.28 keV           79.37 keV       83.45 keV             87.53 keV 
 
    




図 3-4-10 CT画像 2020Aug 3.1V   
 
2020Feb 放電状態 2.8V 
    




    
58.96 keV        63.04 keV       67.12 keV           71.20 keV 
 
    
75.28 keV           79.37 keV       83.45 keV             87.53 keV 
 
    











2020Feb 充電状態 3.0V 
    
42.64 keV            46.72 keV         50.80 keV          54.88 keV 
 
    
58.96 keV        63.04 keV       67.12 keV           71.20 keV 
 
    
75.28 keV           79.37 keV       83.45 keV             87.53 keV 
 
    






図 3-4-12 CT画像 2020Feb 3.0V   
 
















図 3-5-2 選択した ROI範囲の線減弱係数(例 2.8V,50.8KeV) 
 
42.6KeVから 107.9KeVまでの線減弱係数を重ねたグラフを図 3-5-3から図 3-5-6に示す。 
 
 





図 3-5-4 線減弱係数 2020feb2.8V 
 
 
























4 章 Li イオン分布解析 
 
4-1 線減弱係数を用いた実効原子番号と密度決定法の提案 




𝑍[𝑍4𝐹(𝑘, 𝑍) + 𝐺(𝑘, 𝑍)] = 𝜌𝑒[𝑍
4𝐹(𝑘, 𝑍) + 𝐺(𝑘, 𝑍)]            (2 − 1 − 6) 
ここで、単元素物質の X線減弱係数のエネルギー依存性（X線減弱係数スペクトル）を測定














               (4 − 1 − 1) 
 ∑|𝑓𝑖 − 𝛼𝑔𝑖|






















図 4-1-1 電極にて Liを変化させたシミュレーション 
 










































適応した。結果を図 4-3-1-1、図 4-3-1-2に示す。 
 
 




図 4-3-1-2 実効原子番号と密度決定法 2020Aug 
 















2））を CT画像の ROI 平均の線減弱係数に適応した結果を示した。 
次に電池内部の反応分布イメージングのため、先述した式(4-1-1)を CT画像のピクセル
毎から得る線減弱係数に適応をした。その結果を図 4-3-2-1、図 4-3-2-2に示す。 
 
図 4-3-2-1 密度イメージング 2020Feb  
47 
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